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BAUTEIL ZUR STROMFUHRUNG FOR HOCHTEMPERATUR-BRENNSTOFFZELLEN 



Technisches Gebiet 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen zur Umwand- 
lung von chemischer Energie in elektrische Ener- 
gie. Die elektrochemische Energieumwandlung und 
die hierzu benotigten Vorrichtungen gewinnen dank 
ihres guten Wirkungsgrades gegenQber anderen 
Umwandlungsarten an Bedeutung. 

Die Erfindung bezieht sich auf die Weiterent- 
wicklung der elektrochemischen Hochtemperatur- 
Zellen unter Verwendung von keramischen Fest- 
stoffelektrolyten als lonenleiter, wobei die Zelien 
weitgehend unabhangig vom verwendeten Brenn- 
stoff sein sollen und eine raumsparende Anordnung 
gewahren sollen. 

Im engeren Sinne betrifft die Erfindung ein 
Bauteil zur Stromfuhrung zwischen benachbarten 
flachen, ebenen, stapelformig angeordneten 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit Feststoffelek- 
trolyt auf der Basis von dotiertem, stabilisiertem 
Zirkonoxyd, wobei jeweils die Sauerstoffelektrode 
der einen Brennstoffzeile mit der Brennstoffelektro- 
de der nachstfolgenden Brennstoffzeile elektrisch 
verbunden und der zwischen den Elektroden lie- 
gende Zwischenraum durch eine gasdichte, elek- 
trisch leitende Trennplatte in zwei, die unterschied- 
lichen gasformigen Medien Brennstoff und Sauer- 
stofftrager fuhrenden Raume unterteilt ist. 

Stand der Technik 



Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit kerami- 
schem Feststoffelektrolyten sind aus zahlreichen 
Veroffentlichungen bekannt. Die eigentiichen Ele- 
mente fuY derartige Zelien konnen die verschie- 
densten Formen und Abmessungen aufweisen. Urn 
die ohmschen Spannungsverluste klein zu halten, 
wird allenthalben versucht, die Dicke der Elektrolyt- 
schicht mQglichst niedrig zu halten. Form und Ab- 
messungen der Elemente richten sich zudem nach 
der Forderung der M6glichkeit der eiektrischen Se- 
rieschaitung einer vlelzahl von Zelien, urn auf die 
notige KJemmenspannung zu kommen und die 
Strome vergleichsweise niedrig zu halten. Es gibt 
Elemente in Form von: 
Zylindrischen Rohren (Westinghouse), 
Konischen R6hren, ahnlich tt Schachtelhalm ,, 
(Dornier) 

Trapezformigen Wellen (Argonne) 
Kreisformigen Platten (ZTEK). 

Bei der Entwicklung von Brennstoffeellen mit 
keramischem Feststoffelektrolyt hat man sich bis- 



her fast nur mit der Verbesserung und Verbilligung 
der keramischen Bauteile in Form von rohrenformi- 
gen Brennstoffzellen-EIementen befasst Ober ge- 
eignete Anordnungen zur moglichst optimalen 

5 Raumausnutzung und der Erzielung hoher Span- 
nungen durch geeignete, fOr die Serieschaltung der 
einzelnen Zelien vorteilhafte Konfiguration finden 
sich praktisch keine Hinweise. 

Im Falle einer stapelformigen Anordnung einer 

w Vlelzahl von plattenformigen ebenen Brennstoffzel- 
len ahnlich dem Filterpresse-Prinzip muss der 
Strom senkrecht zur Plattenebene von der Sauer- 
stoffelektrode der einen Zelle zur Brennstoffelektro- 
de nachstfolgenden Zelle geleitet werden. Als we- 

15 sentliche Bauelemente sind fur diese Funktion 
Trennplatten (Bipolarplatten) und elektrische Ver- 
bindungsglieder zu den Elektroden 
(Stromkollektoren) erforderlich. 

Die bisher bekannten Bauelemente befriedigen 

20 vielfach bezOglich der verwendeten Werkstoffe, der 
Konstruktion und Fabrikation sowie dem Langzeit- 
verhalten den modernen Anforderungen nicht. 

Die bekannten, fOr Brennstoffzellen verwende- 
ten Grundelemente zeichnen sich meistens durch 

25 eine vergleichsweise komplizierte Geometrie aus, 
die den Bau von kompakten, raumsparenden Anla- 
gen erschwert. Ausserdem ist entsprechend den 
vorgeschlagenen Formen eine rationelle Fertigung 
im grosstechnischen Massstab kaum mo'glich. Ins- 

30 besondere fehlt eine fOr eine optimale Serieschal- 
tung der Einzelzeilen brauchbare Konfiguration, die 
sich mit einfachen Fabrikationsmitteln realisieren 
lasst 

Es besteht daher ein grosses BedOrfnis nach 
35 Weiterentwlcklung, Vereinfachung und Rationalisie- 
rung des Aufbaus und der Herstellung von Grund- 
Bauelementen und deren optimaSe gegenseitige 
Anordnung basierend auf keramischen 
Hochtemperatur-Brennstoffzellen. 
40 Zum Stand der Technik werden die nachfoi- 
genden Druckschriften genannt: 

- 0. Antonsen, W. Baukal und W. Rscher, 
"Hochtemperatur-Brennstoffbatterie mit kerami- 
schem Elektrolyten", Brown Boveri Mitteilungen 

45 Januar/Februar 1966, Seiten 21 - 30, 

- US-A- 4 692 274 

- US-A- 4 395 468 

- W.J. Dollard und W.G. Parker, "An overview of 
the Westinghouse Electric Corporation solid oxide 

so fuel cell program", Extended Abstracts, Fuel Cell 
Technology and Applications, International Semi- 
nar, Den Haag, Niederlande, 26. bis 29. Oktober 
1987. 

- F.J. Rohr, High-Temperature Fuel Cells. Solid 
Electrolytes, 1978 by Academic Press, Inc., Seite 
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431 ff. 

- D.C. Fee et al., Monolithic Fuel Cell Development, 
Argonne National Laboratory, Paper presented at 
the 1986 Fuel Cell Seminar. Oct 26 - 29, 1986 
Tucson, AZ, U.S. Department of Energy, The Uni- 5 
versity of Chicago. 

• Shouichi Ochiai and Tomoo Suzuki, "Solubility 
Data in Ni 3 Si with Ternary Additions". BULL 
P.M.E. (T.I.T.), No. 52. September 1983, Published 
by Research Laboratory of Precision Machinery w 
and Electronics, Tokyo Institute of Technology, Na- 
gatsuta, Midori-ku, Yokohama 227. Japan. 

- TOMOO SUZUKI, YOSHIHIRO OYA, and 
SHOUICHI OCHIAI, "THE MECHANICAL BEHA- 
VIOR of Nonstoichiometric Compounds Ni 3 Si, is 
Ni 3 Ge, and Fe 3 Ga", METALLURGICAL TRANSAC- 
TIONS A, VOLUME 15A. JANUARY 1984 - 173. - 

A. I. Taub, C. L Briant, S. C. Huang, K.-M. Chang, 
and M. R. Jackson, "DUCTILITY IN BORON-DO- 
PED, NICKEL-BASE L1 2 ALLOYS PROCESSED 20 
BY RAPID SOLIDIFICATION", General Electric 
Corporate Research and Development Schenecta- 
dy. New York 12301, Scripta METALLURGICA Vol. 
20, pp. 129 - 134, 1986. 



Darsteliung der Erfindung 



Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein 30 
Bauteil zur Stromfuhrung zwischen benachbarten 
ebenen. stapelformig angeordneten 

Hochtemperatur-Brennstoffzellen anzugeben, wel- 
ches einerseits einen guten elektrischen Kontakt 
sowohl zu den Elektroden der Brennstoffzelle wie 35 
zu den Bauteilen unter sich bei Temperaturen bis 
zu 1000 *C gewahrleistet, seinerseits eine hohe 
metal lische elektrische Leitfahigkeit besitzt und so* 
wohl in reduzierender, neutraler wie in oxydieren- 
der Atmosphere ohne nachteilige Veranderungen 40 
durch Material wand erungen wie Diffusions- Oder 
andere Migrationsvorgange oder Materialverluste 
wie Abdampfen etc. eingesetzt werden kann und 
eine hohe Langzeitstabilitat aufweist. Das Bauteil 
soli kostengUnstig, reproduzierbar und auswechsel- 45 
bar hergestellt werden konnen. 

Diese Aufgabe wird dadurch geiost, dass das 
eingangs erwahnte Bauteil aus einem die geometri- 
sche Form bestimmenden Kern aus einem warmfe- 
sten Werkstoff ausgewahlt aus einer Eisenbasis- so 
oder Nickelbasislegierung, oder Fe, Cr, Mo, W oder 
einer Legierung dieser Elemente, die hSchstens 
0,2 Gew.-% Al, Ti, Nb, Co und hochstens 0,5 
Gew.-% SI enthSlt. oder der intermetalli schen Ver- 
bindung Nickelsilizid Ni 3 Si und einer in Sauerstof- 55 
fatmosphare bei Betriebstemperatur nicht oxydie- 
renden metallischen HOIIe als Schutzschicht ausge- 
wahlt aus den Elementen Au, Pd, Pt oder einer 



befleblgen Legierung mindestens zweier dieser 
Elemente und einer als Dlffusionssperre dienenden 
Zwischenschicht aus NI 3 SI zwischen Kern und HU> 
le besteht 



Weg zur Ausfuhrung der Erfindung: 



Die Erfindung wird an hand der nachfolgenden, 
durch Figuren naher erlauterten Ausfuhrung sbei- 
spiele beschrieben. 

Dabei zeigt: 

Fig. 1 einen Langsschnitt durch einen Stromkol- 
lektor in Form eines Kontaktfingers mit durchge- 
hender HUlle, 

Rg. 2 einen Langsschnitt durch einen Stromkol- 
lektor in Form eines Kontaktfingers mit nicht 
durchgehender Hulle und durchgehender Diffu- 
sionssperre, 

Rg. 3 einen Langsschnitt durch einen Stromkol- 
lektor in Form eines Kontaktfingers mit nicht 
durchgehender HQ lie und nicht durchgehender 
Diffusionssperre, 

Rg. 4 einen LSngsschnitt durch einen Stromkol- 

lektor in Form eines gewellten Drahtes, 

Rg. 5 einen LSngsschnitt durch eine Trennplat- 

te, 

Rg. 6 einen Langsschnitt durch eine Bipolarplat- 
te, 

Rg. 7 einen LMngsschnitt durch einen Stromkol- 
lektor In Form eines Kontaktfingers, dessen Kern 
aus dem Werkstoff der Diffusionssperre besteht, 
Rg. 8 einen LMngsschnitt durch einen Stromkol- 
lektor in Form eines gewellten Bandes, dessen 
Kern aus dem Werkstoff der Diffusionssperre 
besteht. 

Fig. 9 einen Langsschnitt durch eine Trennplat- 
te, deren Kern aus dem Werkstoff der Diffu- 
sionssperre besteht, 

Rg. 10 einen Langsschnitt durch eine Bipolar- 
platte, deren Kern aus dem Werkstoff der Diffu- 
sionssperre besteht 

In Rg. 1 ist ein LSngsschnitt durch einen 
Stromkollektor in Form eines Kontaktfingers mit 
durchgehender Hulle dargestetlt. 1 stellt allgemein 
den Kern des Bauteils dar. Er besteht aus Cr, Mo, 
W, Fe oder einer Al- und Si-freien Nickel- oder 
Bsenbasisleglerung mit oder ohne Oxyddispersion. 
2 ist eine Zwischenschicht des Bauteils, die als 
Diffusionssperre fUr Edelmetalle wirkt. Sie besteht 
aus der intermetallischen Verbindung Ni 3 Si, die 
gegebenenfalis wertere ZusStze zur Erhdhung der 
Warmfestigkeit und/oder DuktilitSt enthSIt 3 stellt 
die als Schutzschicht wlrkende HUlle des Bauteils 
dar. Sie besteht Im allgemeinen aus einem Edel- 
metall ausgewahlt aus Au oder einem Platinmetail 
oder einer Legierung des genannten Elements. 
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Vorzugsweise besteht die HQ He 3 aus Au, Pd oder 
einer Au/Pd-Legierung. Im vorliegenden Fall be- 
zeichnet 6 ein ais Stromkollektor in Form eines 
Kontaktfingers ausgebildetes Bauteil. 7 ist der Kopf 
des Kontaktfingers. 

Fig. 2 zeigt einen Langsschnitt durch einen 
Stromkollektor in Form eines Kontaktfingers mit 
nicht durchgehender Hulle und durchgehender Oif- 
fusionssperre. 1 ist der aus einem wanmfesten me- 
tallischen Werkstoff gemass Rg. 1 bestehende 
Kern des Bauteils. Die Zwischenschicht 2 ist durch- 
gehend, wahrend die Hulle 3 als Schutzschicht 
lediglich in Form einer Kappe auf dem Kopf 7 des 
Bauteils sitzt. Auf dem nicht durch die Hulle 3 
geschUtzten Teil des Kontaktfingers 6 befindet sich 
die sich spatestens im Betrieb bei erhohter Tem- 
peratur aus Elementen der Zwischenschicht 2 bil- 
dende Schutzoxydschicht 4. Letztere besteht im 
vorliegenden Fall vornehmlich aus Si02. 

Fig. 3 bezieht sich auf einen Langsschnitt 
durch einen Stromkollektor in Form eines Kontakt- 
fingers mit nicht durchgehender HUlle und nicht 
durchgehender Diffusionssperre. 1 entspricht dem 
Kern gemass Rg. 1. Sowohl die Zwischenschicht 
(Diffusionssperre) 2 als auch die HUlle 
(Schutzschicht) 3 bedeckt nur den Kopf 7 des 
Kontaktfingers 6. Auf dem nicht durch die Hulle 3 
noch durch die Zwischenschicht 2 geschUtzten Teil 
des Kontaktfingers 6 befindet sich die aus dem 
Werkstoff des Kerns 1 gebildete Schutzoxydschicht 
5. Diese besteht zum Beispiel Uberwiegend aus 
Cr 2 0 3 . 

In Rg. 4 ist ein Langsschnitt durch einen 
Stromkollektor in Form eines gewellten Draht dar- 
gestellt Der Stromkollektor 8 besteht aus einem 
elastischen, in Form sinusahnlicher Wellen vorlie- 
genden Draht. 1 ist der Kern des Bauteils, der 
gemass Rg. 1 aus einem metallischen Hochtempe- 
raturwerkstoff besteht 2 ist die Zwischenschicht 
aus Ni 3 Si, 3 die HUlle aus Edelmetail. 

In Rg. 5 ist ein Langsschnitt durch eine Trenn- 
platte wiedergegeben. Der Kern des Bauteils ist auf 
einer Seite mit der Zwischenschicht 
(Diffusionssperre) 2 und der als Schutzschicht wir- 
kenden HUlle 3 versehen. Die andere Seite der 
Trennplatte 9 ist in vorliegendem Fall unbeschich- 
tet. Derartige Trennplatten 9 werden als Seperato- 
ren zwischen Stromkollektoren ungleichnamiger 
Polaritat zur Trennung und FOhrung der unter- 
schiedlichen gasformigen Medien (Sauerstofftrager 
und gasformiger Brennstoff) verwendet. 

Rg. 6 zeigt einen Ungsschnitt druch eine Bi- 
polarplatte. Die Bipolarplatte 10 besteht aus einem 
Kern 1 in Form eins profilierten Bleches mit Erhe- 
bungen 11 in Form von Noppen und den einseitig 
aufgebrachten Schichten 2 und 3. Die Noppen 11 
sind auf beiden Seiten vorhanden und gegeneinan- 
der versetzt ange ordnet Die als Diffusionssperre 



wirkende Zwischenschicht 2 besteht aus Ni 3 Si. FQr 
die nichtoxydierbare HUlle 3 In Form einer Schutz- 
schicht ist ein Edelmetail vorgesehen. 

Rg. 7 bezieht sich auf einen Langsschnitt 
5 durch einen Stromkollektor in Form eines Kontakt- 
fingers dessen Kern aus dem Werkstoff der Diffu- 
sionssperre besteht. Im vorliegenden Fall handlet 
es sich beim Kern 1 des Bauteils urn eine kompak- 
te, die Form bestimmende Masse aus Ni 3 Si. Die 
10 aus einem Edelmetail bestehende Hulle 3 sitzt di- 
rekt auf dem Kern 1 auf. Die Ubrigen Bezugszei- 
chen entsprechen der Rg. 1. 

In Rg. 8 ist ein Langsschnitt durch einen 
Stromkollektor in Form eines gewellten Bandes 
75 wiedergegeben, dessen Kern aus dem Werkstoff 
der Diffusionssperre besteht. Der Stromkollektor 12 
liegt im vorliegenden Fall als gewelltes Band mit 
rechteckformigen Wellen vor. Auf dem Kern 1 aus 
Ni 3 Si sitzt direkt die als Schutzschicht wirkende 
20 Hulle 3 aus einem Edelmetail beidseitig auf. 

Rg. 9 zeigt einen Langsschnitt durch eine 
Trennplatte. dessen Kern aus dem Werkstoff der 
Diffusionssperre besteht. Die ebene Trennplatte 9 
ist grundsatzlich ahnlich wie Rg. 5 aufgebauL Der 
25 Kern 1 besteht jedoch aus kompaktem Ni 3 Si, auf 
den die aus einem Edelmetail bestehende HUlle 3 
direkt einseitig aufgebracht ist 

Fig. 10 bezieht sich auf einen Langsschnitt 
durch eine Bipolarplatte, deren Kern aus dem 
30 Werkstoff der Diffusionssperre besteht. Die Bipolar- 
platte 10 weist auf beiden Seiten Erhebungen 13 in 
Form von Warzen oder Leisten zwecks Kontakt zu 
den Elektroden und StromfUhrung auf. Der Kern 1 
des Bauteils besteht aus kompakten Ni 3 Si. Darauf 
35 ist die HUlle 3 aus Edelmetail direkt einseitig aufge- 
bracht. 



AusfUhrungsbeispiel 1; 

40 

Slehe Rg. 11 

Das Bauteil lag in Form eines aus einem 

} Blechkorper gefertigten Strom kollektors mit zahlrei- 

chen Kontaktfingern 6 vor. Das zu diesem Zweck 
45 verwendete Blech hatte eine Dicke von 0,6 mm 

und bestand aus einer Nickelbasis-Superlegierung 

mit dem Handelsnamen Inconel 600 mit der nach- 

folgenden Zusammensetzung: 

Cr = 15,5 Gew.-% 
so Fe = 8,0 Gew.-% 

Mn = 0,5 Gew.-% 

Si = 0,2 Gew.-% 

C = 0,08 Gew.-% 

Ni = Rest 

55 Auf den gestanzten und in die Form von Kon- 
taktfingern 6 gepressten Blechkorper wurde allsei- 
tig eine 10 urn dicke Zwischenschicht 2 
(Diffusionssperre) aus der intermetallischen Verbin- 
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dung Ni 3 Si durch Kathodenzerstaubung aufge- 
bracht Auf die Zwischenschicht 2 wurde die HUlle 
3 (Schutzschicht) in Form eines gaivanischen Ober- 
zugs von Gold in einer durchschnittlichen Dicke 
von 25 um elektrochemisch abgeschieden. Der 
Prozess wurde so gefUhrt, dass die maximale Dik- 
ke der Hulle 3 im Bereich des Kopfes 7 des 
Kontaktfingers 6 ca. 40 um betrug. 



AusfGhrungsbeispiei 2: 
Siehe Fig. 2! 

Aus einem Blechkorper wurde ahnlich Beispiel 
1 ein Bauteil in Form eines aus einer Vielzahl von 
Kontaktfingern 6 bestehenden Stromkollektors ge- 
fertigt. Das Blech hatte eine Dicke von 0,4 mm und 
bestand aus einer Esenbasislegierung mit der 
Werkstoffnummer 1.4845 und der Bezeichnung 
X12CrNi25 21 gemass Deutscher Norm DIN mit 
der nachfolgenden Zusammensetzung: 
Cr = 25 Gew.-% 
Ni = 20 Gew.-% 
Si = 0,45 Gew.-% 
Mn = 0,7 Gew.-% 
C = 0,1 Gew.-% 
Fe = Rest 

Auf den gemass Beispiel 1 geformten Blech- 
korper wurde aliseitig eine 10 urn dicke Zwischen- 
schicht 2 von mit 0,1 % B dotiertem Ni 3 Si durch 
Kathodenzerstaubung aufgebracht Auf die Zwi- 
schenschicht 2 wurde nur im Bereich des Kopfes 7 
des Kontaktfingers 6 abwechslungsweise eine An- 
zahl von ca. 3 urn dicken Palladiumschichten und 
ca. 7 urn dicken Goldschichten derart galvanisch 
aufgebracht, dass im Mittel die ca. 30 urn dicke 
HQIie 3 eine Zusammensetzung von 80 Gew.-% 
Au/20 Gew.-% Pd aufwies. Nach dem Oblichen 
Reinigen und Trocknen wurde der Stromkollektor 
wahrend 1/2 h bei 900 * C im Vakuum gegiUht. 
Durch Diffusion wurde ein Mischkristall der vorge- 
nannten Zusammensetzung mit einem Solidus- 
punkt von ca. 1340 ' C gebildet. also ein Wert, der 
nahezu 300 " C ho her als der Schmelzpunkt des 
reinen Goides lag. Durch diese Massnahme konnte 
die Festigkeit und Harte bei der Betriebstemperatur 
von 900 "C gegenQber den Werten des reinen 
Goides wesentlich gesteigert und der Dampfdruck 
erniedriegt werden. Im Betrieb wurde auf den nicht 
mit einer HUlle 3 geschUtzten Stelien des Kontakt- 
fingers 6 eine im Wesentlichen aus SiOz bestehen- 
de Schutzoxydschlcht 4 f aus dem Werkstoff der 
Zwischenschicht 2 stammend, gebildet 



Ausfuhrungsbeispiel 3: 
Siehe Rg. 31 



Aus einem gewaizten Band wurde ahnlich Bei- 
spiel 1, jedoch durch Warmpressen ein Bauteil in 
Form eines aus 4 parallel angeordneten Kontaktfin- 
gern 6 bestehenden Stromkollektors gefer tigt Das 

5 Band hatte eine Dicke von 0.5 mm und bestand 
aus einer oxyddispersionsgeharteten Ni/Cr-Legie- 
rung mit der Handelsbezeichnung TD NiCr mit der 
nachfolgenden Zusammensetzung: 
Cr = 20 Gew.-% 

70 Th02 = 2,0 Gew.-% 
Ni = Rest 

Auf das Bauteil wurde lediglich auf den Kopf 7 
des Kontaktfingers 6 eine 5 um dicke Zwischen- 
schicht 2 (Diffusionssperre) aus der intermetalli- 

75 schen Verbindung Ni 3 Si durch Kathodenzerstau- 
bung aufgebracht. Auf die Zwischenschicht 2 wur- 
den im Bereich des Kopfes 7 des Kontaktfingers 6 
abwechslungsweise je 4 Palladiumschichten und 
Goldschichten von je ca. 5 um Dicke derart galva- 

20 nisch aufgebracht, dass im Mittel die ca. 40 um 
dicke Hulle 3 eine Zusammensetzung von 60 
Gew.-% Au/40 Gew.-% Pd aufwies. Danach wurde 
das WerkstUck wahrend 1/4 h bei 1000 *C in 
ArgonatmosphaVe gegluht Der durch Diffusion ge- 

25 biidete Mischkristall der vorgenannten Zusammen- 
setzung wies eine Solidustemperatur von ca. 1440 
* C auf. Diese Legierung zeichnete sich besonders 
durch eine gegenuber reinem Gold und reinem 
Palladium wesentlich erhohte Festigkeit und Harte 

30 aus. Bei Raumtemperatur wurde fUr den weichge- 
glQhten Zustand eine Zugfestigkeit von 350 MPa 
und eine Vickersharte von 160 VH gemessen. Im 
Betrieb biidete sich auf den nicht durch die Hulle 3 
und nicht durch die Zwischenschicht 2 abgedeck- 

35 ten Stelien des Kontaktfingers 6 eine Schutzoxyd- 
schicht 5. die aus dem Werkstoff des Kerns 1 
stammte und im wesentlichen aus CraOa bestand. 



40 Ausfuhrungsbeispiel 4: 
Siehe Rg. 4 

Das Bauteil lag in Form eines Stromkollektors 
8, bestehend aus einem gewellten Draht vor. Der 
45 Draht hatte eine Dicke von 0,35 mm und bestand 
aus oxyddispersionsgehSrtetem Molybdan der 
nachfolgenden Zusammensetzung: 
U2O3 = 2 Gew.-% 
Mo = Rest 

50 Auf den gewellten Draht 8 wurde aliseitig eine 
3 um dicke Zwischenschicht 2 aus mit 0,2 % B 
dotiertem NiaSi durch Kathodenzerstaubung aufge- 
bracht Auf die Zwischenschicht 2 wurde die HOIIe 
3 (Schutzschicht) in Form eines gaivanischen Ober- 

55 zuges von Palladium in einer durchschnittlichen 
Dicke von 20 um elektrochemisch abgeschieden. 
Molybdan hat auch bei 1000 # C ausgezeichnete 
Warmfestigkeit und ISsst in selnen Federelgen- 
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schaften kaum nach. Durch die Oxyddispersion 
wird durch Qleitebenenblockierung die Warmfesttg- 
keit weiter erhoht 



AusfiJhrungsbeispiel 5: 
Siehe Rg. 4! 

Der in Form eines gewellten Drahtes vorliegen- 
de Stromkollektor 8 hatte einen Durchmesser von 
0,3 mm und bestand aus oxddispersionsgeharte- 
tern Wolfram mit folgender Zusammensetzung: 
Th0 2 = 2 Gew.-% 
W = Rest 

Es wurde analog Beispiel 4 verfahren. Der ge- 
wellte Draht 8 wurde mit einer 5 um dicken Zwi- 
schenschicht 2 aus B-dotiertem NisSi versehen, 
welche ihrerseits mit einer HGIIe 3 aus galvanisch 
abgeschiedenem Platin in einer Dicke von 30 um 
Oberzogen wurde. Platin eignet sich dank seiner 
vergleichsweise hohen Schmelztemperatur und sei- 
nes gegenGber Gold bei 1000 *C um 6 Zehnerpo- 
tenzen niedrigeren Dampfdruckes sehr gut fur 
Langzeit-Dauerbetrieb bei Temperaturen oberhalb 
ca. 600 * C. 



AusfUhrungsbeispiel 6: 
Siehe Rg. 5! 

Das Bauteil lag in Form einer aus einem Blech 
gefertigten Trennplatte 9 vor. Das Blech hatte eine 
Dicke von 0,8 mm und bestand aus einer 
Nickelbasis-Superlegierung mit dem Handelsna- 
men Inconel 690 mit der nachfolgenden Zusam- 
mensetzung: 
Cr = 30 Gew.-% 
Fe = 9,5 Gew.-% 
C = 0,03 Gew.-% 
Ni = Rest 

Der Kern 1 des Bauteils wurde einseitig mit 
einer Zwischenschicht 2 (Diffusionssperre) von 100 
um Dicke aus Ni 3 Si unter Anwendung des 
Vakuum-Plasmaspritzverfahrens versehen. Auf die- 
se Zwischenschicht 2 wurde eine HGIIe 3 in Form 
eines 80 um dicken Goldbleches unter reduzieren- 
der Atmosphare warm aufgewalzt. Auf diese Welse 
wurden allfallig vorhandene, vom Plasmaspritzen 
herrUhrende Poren vollstandig geschlossen. 



AusfUhrungsbeispiel 7: 
Siehe Rg. 61 

Das Bauteil bestand aus einer Bipoiarplatte 10 
mit beidseitigen Emebungen 1 1 in Form von Nop- 
pen. Als Werkstoff des Kerns 1 wurde eine 
Eisen/Nickel-Legieaing mit der Handelsbezeich- 



nung Incoloy 802 verwendet. Der in Form einer 
Knetlegierung vorliegende Werlcstoff hatte die 
nachfolgende Zusammensetzung: 
Cr = 21,4Gew.-% 

s Fe = 45 Gew.-% 
Ni = 32 Gew.-% 
Mn = 0,8 Gew.-% 
Si = 0,4 Gew.-% 
C = 0,4 Gew.-% 

10 Ein aus diesem Werkstoff bestehendes weich- 
geglGhtes Blech von 0,7 mm Dicke wurde zur 
Herstellung der Noppen 11 warmgepresst. Dann 
wurde eine Zwischenschicht 2 einseitig wie folgt 
aufgebracht. Der Werkstoff des Kerns 1 wurde zu- 

J5 nSchst einseitig mit einer durchschnittlich 70 um 
dicken Nickelschicht nach dem elektrochemischen 
Abscheideverfahren belegt. Auf diese Nickelschicht 
wurde feinkorniges Siliziumpulver (Korngrtfsse ma- 
ximal 50 um) im richtigen stochiometrischen Ver- 

20 haltnis zur Erzeugung der intermetallischen Verbin- 
dung Ni 3 Si aufgegeben und das Ganze wahrend 
1/2 h bei 1100* C einer GIGhung in Vakuum unter- 
worfen. Dabei diffundierte das Silizium in die Nik- 
kelschicht ein und verband sich mit dieser zu NiaSi 

25 (Zwischenschicht 2). Auf die gebildete Zwischen- 
schicht 2 von durchschnittlich ca. 100 um Dicke 
wurde einseitig eine HGIIe 3 aus Palladium in einer 
Dicke von 40 um galvanisch aufgetragen. 

30 

AusfUhrungsbeispiel 8: 
Siehe Rg. 61 

Ahnlich Beispiel 7 bestand das Bauteil aus 

35 einer Bipoiarplatte 10 mit Erhebungen 11. Als 
Werkstoff fGr den Kern 1 wurde eine warmfeste 
Cr/Fe/Mo-Gusslegierung mit der nachfolgenden Zu- 
sammensetzung verwendet: 
Cr = 60 Gew.-% 

40 Fe = 15 Gew.-% 
Mo = 25 Gew.-% 

Die Form der Bipoiarplatte 10 wurde nach dem 
Prazisionsgussverfahren hergestellt. Die Dicke der 
Platte betrug durchschnittlich 1 mm. Die Zwischen- 

45 schicht 2 aus Ni 3 Si wurde in einer Dicke von 200 
um nach dem Vakuum-Plasmaspritzverfahren auf- 
gebracht. Die HGIIe 3 bestand aus einer Legierung 
der Zusammensetzung 60 Gew.-% Pd/40 Gew.-% 
Pt und hatte eine Dicke von ca. 30 um. Sie wurde 

bo nach einem elektrochemischen Verfahren aufgetra- 
gen. 



AusfUhrungsbeispiel 9: 

55 

Siehe Rg. 7: 

Das Bauteil lag in Form eines Stromkollektors 
mit 6 parallelen Kontaktfingern 6 vor. Es wurde aus 
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einem Blechkorper der mit Bor und Chrom dotier- 
ten intermetallischen Verbindung Ni 3 Si durch 
Warmpressen hergestellt. 

Nach einer Vorbehandlung im BlankglUhofen 
wurde der ganze Kontaktfinger 6 galvanisch mit 
einer 50 urn dicken Goldschicht (3) Uberzogen. 



AusfOhrungsbeispiel 10: 
Siehe Rg. 8! 

Das Bauteil lag als Stromkollektor 12 in Form 
eines gewellten Bandes vor. Der Kern 1 des Ban- 
des bestand aus der mit 0,3 % Bor dotierten, durch 
sehr schnelle AbkOhlung nach dem "meltspinning"- 
Verfahren vergleichsweise duktil erstarrten interme- 
tallischen Verbindung Ni 3 Si. Das Band hatte eine 
Dicke von 0,3 mm und wurde in einer Vorrichtung 
durch Warmpressen zu einer rechteckigen Welle 
verformt 

Nach einer GiUhung in reduzierender Atmosphare 
wurde das Band 12 galvanisch mit einer 30 urn 
dicken Palladiumschicht (3) Uberzogen. 



AusfOhrungsbeispiel 11: 
Siehe Fig. 9! 

Als Bauteil wurde eine Trennplatte 9 herge- 
stellt. Der Kern 1 bestand aus einem gewalzten 
Blech aus der mit 0,5 % Bor dotierten intermetalli- 
schen Verbindung NiaSi von 0,7 mm Dicke. Das 
ebene Blech wurde nach einer Vorbehandlung 
(Glilhung in re duzierender Atmosphare) einseitig 
mit einer HQ lie 3 von 50 urn Dicke aus Platin 
versehen. Das Aufbringen der Schutzschicht aus 
Platin erfolgte nach dem elektrochemischen Ver- 
fahren. 



AusfOhrungsbeispiel 12: 
Siehe Fig. 10! 

Das Bauteil bestand aus einer Bipolarplatte 10 
mit Erhebungen 13 in Form von Warzen. Als Werk- 
stoff des Kerns 1 wurde NisSi verwendet. Die im 
ebenen Teil ca. 1,2 mm dicke, mit ca. 1,4 mm 
hohen Erhebungen 13 versehene Bipolarplatte 10 
wurde durch Pra'zisionsguss hergestellt. 

Eine Seite der Bipolarplatte 10 wurde mit einer 
Hulle 3 als Schutzschicht bestehend aus einer Le- 
gierung 70 Gew.-% Au/30 Gew.-% Pd von 40 urn 
Dicke versehen. Dabei wurden abwechslungsweise 
Palladium- und Goldschichten von max. 5 urn Dik- 
ke im richtigen stSchiometrischen VerhSltnis galva- 
nisch aufgetragen und das Ganze anschliessend 
be! 950 "C unter Vakuum wShrend 1/2 h zwecks 
Dlffuslonsausgleichs geglOht 



Ausfiihnjngsbeispiel 13: 
Siehe Rg. 71 

Das Bauteil stellte einen Stromkollektor 6 in 
5 Form eines Kontaktfingers dar. Der Kern 1 des 
Bauteils wurde aus einer oxyddispersionsgeharte- 
ten intermetallischen Verbindung der Zusammen- 
setzung Ni 3 Si gefertigt. 

ZunSchst wurden stochiometrische Mengen von 
w Nickel und Silizium im Tiegel unter Vakuum er- 
schmolzen und die Schmelze abgegossen. Aus 
den erstarrten StUcken wurde durch suksesive Zer- 
kieinerung ein feinkomiges Pulver von hochstens 
30 urn Partikeldurchmesser hergestellt und mit 2 
75 Gew.-% Thoriumoxyd Th02 gemischt. Die Mi- 
schung wurde im Attritor unter Toluol wShrend 20 h 
mechanisch legiert. Das Legierungspulver wurde in 
eine entsprechende Form abgefUllt und bei 1000 
* C durch Warmpressen bis auf mindestens 98 % 
20 der theoretischen Dichte verdichtet. 

Nach dem BlankglUhen in reduzierender Atmo- 
sphare wurde der Kontaktfinger 6 gebeizt und all- 
seitig galvanisch mit einer 40 urn dicken Hulle (3) 
aus Palladium uberzogen. 

25 

AusfOhrungsbeispiel 14: 
Siehe Rg. 10! 

30 Als Bauteil wurde eine Bipolarplatte 10 mit 
Erhebungen 13 in Form von Leisten hergestellt. 
Der Kern 1 des Bauteils wurde aus einer mit 0,5 
Gew.-% Bor dotierten oxyddispersionsgehSrteten 
Intermetallischen Verbindung der Zusammenset- 

$5 zung NiaSi hergestellt. 

Dabei wurde analog Beispiel 13 vorgegangen. Das 
mit Bor dotierte Ni 3 Si-Pulver von maximal 25 urn 
Partikeldurchmesser wurde mit 1,5 Gew.-% Yttri- 
umoxyd Y2O3 gemischt und wahrend 24 h unter 

40 Toluol im Attritor mechanisch legiert Die Bipolar- 
platte 10 wurde durch Heisspressen des Legie- 
rungspulvers bei einer Temperatur von 950 "C 
hergestellt. Dabei wurde eine Dichte von 99 % des 
theoretischen Wertes erreicht. Nach der Oblichen 

45 Reinigungsbehandlung wurde die Bipolarplatte 10 
einseitig nach dem elektrochemischen Verfahren 
mit einer HOIIe 13 aus Platin von 30 urn Dicke 
Uberzogen. 

so 

AusfOhrungsbeispiel 15: 
Siehe Rg. 7! 

Als Bauteil wurde ein Stromkollektor 6 in Form 
55 eines Kontaktfingers mit einem verdickten Kopf 7 
hergestellt Der Kern 1 des Bauteils wurde aus 
zwel Zonen aufgebaut, wobei die im Innem liegen- 
de eigentliche Kernzone aus einer mit 2 Gew.-% 
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Thoriumoxyd Th02 oxyddispersionsgeharteten in- 
termetallischen Verbindung Ni 3 Si bestand. Die aus- 
seniiegende Randzone hingegen bestand aus 
nicht-oxyddispersionsgehartetem Ni 3 Si, welches 
mit 0,5 Gew.-% Bor zwecks Erhohung der Duktilrtat 
dieser Zone dotiert war. 

Analog Beispiel 13 wurden stochiometrische 
Mengen von Nickel und Siiizium geschmolzen und 
zu einem Pulver von hochstens 30 urn Partikel- 
durchmesser verarbeitet, mit 2 Gew.-% Th02 ge- 
mischt und im Attritor mechanisch legiert. Die 
Formgebung erfolgte durch heiss-isostatisches 
Pressen bei 1000 'C wahrend 1/2 h. Der Kontakt-. 
finger 6 wurde nach dem Reinigen mit einer 
Schicht von mit 0,5 Gew.-% Bor dotiertem Ni 3 Si 
durch Vakuum-Plasmaspritzen Oberzogen. Die 
Schichtdicke betrug am Schaft des Kontaktfingers 
durchschnittlich 250 um, am Kopf 7 (insbesondere 
an dessen Scheitel) ca. 400 urn. 

Nach der Reinigung wurde der Kopf 7 des 
Kontaktfingers galvanisch mit einer 50 urn dicken 
HOIIe (3) aus Platin versehen. Dieser Stromkollektor 
vereinigte hone Festigkeit der Kemzone mit guter 
Duktilitat der Randzone (Oberflachenschicht). 

Die Erfindung ist nicht auf die Ausfuhrungsbei- 
spiele beschrankt 

Das Bauteil zur StromfUhrung zwischen be- 
nachbarten flache'n, ebenen, stapelformig angeord- 
neten Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit Fest- 
stoffelektrolyt auf der Basis von dotiertem. stabili- 
siertem Zirkonoxyd, wobei jeweils die Sauerstoff- 
elektrode der einen Brennstoffzelle mit der Brenn- 
stoffelektrode der nachstfolgenden Brennstoffzelle 
elektrisch verbiinden und der zwischen den Elek- 
troden liegende Zwischenraum durch eine gasdich- 
te, elektrisch leitende Trennplatte in zwei, die un- 
terschlediichen gasformigen Medien Brennstoff und 
Sauerstofftrager fUhrenden Raume unterteiit ist, be- 
steht aus einem die geometrische Form bestim- 
menden Kern 1 aus einem warmfesten Werkstoff 
ausgewahlt aus einer Eisenbasis- Oder Nickelbasis- 
legierung, Oder Fe, Cr, Mo, W Oder einer Legierung 
dieser Elemente. die hSchstens 0,2 Gew.-% AI. Ti. 
Nb, Co und hochstens 0,5 Gew.-% Si enthalt. oder 
der intermetallischen Verbindung Nickelsilizid Ni 3 Si 
und einer in Sauerstoffatmosphare bei Betriebs- 
temperatur nicht oxydierenden metallischen HGIIe 3 
als Schutzschicht ausgewahlt aus den Elementen 
Au, Pd, Pt oder einer beliebigen Legierung minde- 
stens zweier dieser Elemente und einer als Diffu- 
sionssperre dienenden Zwischenschicht 2 aus 
Ni 3 Si zwischen Kern 1 und HGIIe 3. Das Bauteil ist 
als Stromkollektor in Form eines Kontaktfingers 6 
oder Kammes Oder Drahtes 8 Oder Bandes 12 oder 
Geflechtes oder als Trennplatte 9 oder als Bipolar- 
platte 10 ausgebildet 

Der Werkstoff des Kerns 1 besteht in der einen 
Ausfiihrungsform aus mit weiteren, zum Teil das Si 



substituierenden Elementen dotiertem, bei Be- 
triebstemperatur bis 1000 *C elne hohe Kriechfe- 
stigkeit und fedemde Egenschaften aufweisenden 
Ni 3 Si, welches allein direkt zur Aufnahme der me- 
s chanischen Belastung im Betrieb herangezogen 
wird. 

Der Werkstoff des Kerns 1 besteht in einer 
anderen Ausfiihrungsform aus einer Nickel basisle- 
gierung mit hochstens 78 Gew.-% Nickel, wobei 

10 eine mechanisch nicht belastete Zwischenschicht 2 
von hSchstens 100 urn Dicke zwischen Kern und 
HOIIe vorgesehen ist 

In einer vorzugsweisen Ausfuhrungsform be- 
steht der Werkstoff des Kerns 1 aus einer oxyddis- 

T5 persionsgeharteten Ni/Cr-Legierung mit hochstens 
78 Gew.-% Ni und mindestens 20 Gew.-% Cr und 
hochstens total 2 Gew.-% von Dispersoiden ausge- 
wShlt aus mindestens einem der Oxyde Th02, 
Y2O3 oder LaaOa oder aus einer oxyddispersions- 

20 gehSrteten W- oder Mo- oder W/Mo-Legierung mit 
hochstens total 5 Gew.-% von Dispersoiden ausge- 
wahlt aus mindestens einem der Oxyde Th02, 
Y2O3, La20 3 , einem Oxyd der seltenen Erden, 
CaO, MgO, AI2O3, Zr0 2l BaO, Si0 2 , Li 2 0, Ti0 2 , 

25 Cr 2 0 3l V 2 Os, Sc 2 0 3( Nb 2 Os, Ta 2 Os, UO2 oder 
Hf0 2 . 

In einer anderen weiteren Ausfiihrungsform be- 
steht der Werkstoff des Kerns 1 aus einer Chromle- 
gierung mit 60 Gew.-% Cr, 15 - 25 Gew.-% Fe und 

30 15-25 Gew.-% Mo. 

In einer speziellen Ausfuhrungsform besteht 
der Werkstoff des Kerns 1 aus mit 0,5 Gew.-% Bor 
dotiertem, oxyddispersionsgehSrtetem Ni 3 SI mit 2 
Gew.-% Th02 Oder Y 2 0 3 oder La20 3 . Vorzugswei- 

35 se ist der Werkstoff des Kerns 1 aus zwei Zonen 
aufgebaut, wobei die im Innern liegende Kernzone 
aus mit 2 Gew.-% Th02 oder Y 2 0 3 oxyddispersio- 
nsgehSrtetem Ni 3 Si und die aussenliegende Rand- 
zone aus nicht-oxyddispersionsgehSrtetem, mit 0,5 

40 Gew.-% Bor dotiertem Ni 3 Si besteht 



An sp ruche 

45 1. Bauteil zur Stromfuhrung zwischen benachbarten 
flachen, ebenen, stapelformig angeordneten 
Hochtemperatur-Brennstoffzelien mit Feststoffelek- 
trolyt auf der Basis von dotiertem, stabilisiertem 
Zirkonoxyd, wobei Jewells die Sauerstoffelektrode 

50 der einen Brennstoffzelle mit der Brennstoffelektro- 
de der nSchstfolgenden Brennstoffzelle elektrisch 
verbunden und der zwischen den Elektroden lie- 
gende Zwischenraum durch eine gasdichte, elek- 
trisch leitende Trennplatte (9) in zwei, die unter- 

65 schiediichen gasformigen Medien Brennstoff und 
SauerstofftrSger fUhrenden Ra'ume unterteiit ist, da- 
durch gekennzeichnet, dass es aus einem die geo- 
metrische Form bestimmenden Kem (1) aus einem 
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warmfesten Werkstoff ausgewahlt aus einer 
Bsenbasis- oder Nickelbasislegierung, oder Fe, Cr, 
Mo, W oder einer Legierung dieser Elemerrte, die 
hochstens 0,2 Gew.-% AJ, 71, Nb, Co und hoch- 
stens 0,5 Gew.-% Si enthalt, oder der intermetalli- 
schen Verbindung Nickelsilizid NisSi und einer in 
Sauerstoffatmosphare bei Betriebstemperatur nicht 
oxydierenden metallischen Hulle (3) als Schutz- 
schicht ausgewahlt aus den Elementen Au, Pd, Pt 
oder einer beiiebigen Legierung mindestens zweier 
dieser Elemente und einer als Diffusionsspenre die- 
nenden Zwischenschicht (2) aus Ni 3 Si zwischen 
Kern (1) und Hulle (3) besteht. 

2. Bauteil nach Anspruch 1. dadurch gekennzeich- 
net, dass es als Stromkollektor in Form eines Kon- 
taktfingers (6) oder Kammes oder Drahtes (8) oder 
Bandes (12) oder Geflechtes ausgebildet ist. 

3. Bauteii nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass es als Trennplatte (9) oder als Bipolar- 
platte (10) ausgebildet ist. 

4. Bauteil nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus mit 
weiteren, zum Teil das Si substituierenden Elemen- 
ten dotiertem, bei Betriebstemperaturen bis 1000 
* C eine hohe Kriechfestigkeit und federnde Egen- 
schaften aufweisenden Ni3Si besteht, welches al- 
lein direkt zur Aufnahme der mechanischen Bela- 
stung im Betrieb herangezogen wird. 

5. Bauteil nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus einer 
Nickelbasislegierung mit hochstens 78 Gew.-% 
Nickel besteht und dass eine mechanisch nicht 
belastete Zwischenschicht (2) von hochstens 100 
urn Dicke zwischen Kern und HOlie vorgesehen ist. 

6. Bauteil nach Anspruch 5, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus einer 
oxyddispersionsgehSrteten Ni/Cr-Legierung mit 
hochstens 78 Gew.-% Ni und mindestens 20 Gew.- 
% Cr mit hochstens total 2 Gew.-% von Dispersoi- 
den ausgewShlt aus mindestens einem der Oxyde 
Th02, Y2O3 oder La 2 0 3 besteht 

7. Bauteil nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus einer 
oxyddispersionsgehSrteten W- oder Mo- oder 
W/Mo-Legierung mit hochstens total 5 Gew.-% an 
Dispersoiden ausgewahlt aus mindestens einem 
der Oxyde Th02, Y 2 0 3 , La203, einem Oxyd der 
seltenen Erden. CaO, MgO, AI2O3, Zr02, BaO, 
Si0 2 , Li 2 0, Ti0 2l Cr 2 0 3> V205. Sc 2 0 3 . ND2OS, 
Ta 2 05, U0 2 oder Hf0 2 besteht 

8. Bauteil nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kems (1) aus einer 
Chromlegierung mit 60 Gew.-% Cr, 15 - 25 Gew.- 
% Fe und 15 - 25 Gew.-% Mo besteht 

9. Bauteil nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus mit 0,5 
Gew.-% Bor dotiertem, oxyddispersionsgehSrtetem 
Ni 3 Si mit bis 2 Gew.-% Th0 2 . Y 2 0 3 oder La 2 0 3 



besteht 

10. Bauteil nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass der Werkstoff des Kerns (1) aus zwei 
Zonen aufgebaut ist, wobei die im Innem liegende 
5 Kemzone aus mit 2 Gew.-% Th02 oder Y2O3 oxyd- 
dispersionsgehartetem Ni 3 Si und die aussenliegen- 
de Randzone aus nicht-oxyddispersiongehartetem, 
mit 0,5 Gew.-% Bor dotiertem Ni 3 Si besteht. 

70 
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